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論文内容の要旨
本論文は，有機結晶コアファイバの作製とその非線形光学効果に関する一連の研究結果をまとめたものである。
近年，光技術の進展とともに，非線形光学素子，特に，半導体レーザから青色コヒーレント光を発生させる第2高
調波発生 (SHG) 素子や，光誘起屈折率変化を利用したレーザパルス圧縮素子のニーズが高まっている。これまで
は，主に無機系素子が検討されて来たが，有機材料が高い非線形j性を有していることが明らかになって以来，有機系
素子，なかでも，有機結晶コアファイバの検討が盛んになってきた。しかしながら，結晶コアファイバは，未だシン
グルモード伝搬すら実現されておらず，有機材料本来の特性・特長を活かせるものができていない。これは，素子の
作製技術が未熟なためであり，この技術を確立し有機材料が本来持つ高性能な特性を引き出せれば，無機系素子に
比べて高い非線形光学特性 (SHG，パルス圧縮)を持つ有機系素子が実現でき，光技術への少なからぬ寄与となると
考えられる。
本研究では，有機系素子で実用的な性能が得られることを実証することを目的としている。このため，研究内容は
4 -(N , N- ジメチルアミノト 3 -アセタミドニトロベンゼン (DAN) をモデル材料に用いて，有機結晶コアファイバ
の作製技術を確立しそれを SHG 素子， レーザパルス圧縮素子に適用するとともに，実用素子の開発に必要な新規
材料の開発を行うこととした。
本論文は，本文 7 章と参考文献，謝辞，付録より構成されており，以下に，各章の概要を示す。
第 1 章序論
第 2 高調波発生 (SHG) 素子，ならびにレーザパルス圧縮素子の重要性を示すとともに， これら素子の研究動向
を概観し課題を抽出する。また，無機材料に対する有機材料の優位性と，有機系素子の現状と可能性について議論
することにより，本論文の意義と目的を明らかにする。
第 2 章 4 -(N , N- ジメチルアミノ)-3 -アセタミドニトロベンゼン (DAN) を用いた有機結晶コアファイパの作製
4 -(N , N- ジメチルアミノ)-3 -アセタミドニトロベンゼン (DAN) をモデル材料に用い，有機結晶コアファイバ
の作製技術を検討した結果について述べる。まず，素子形態として，結晶コアファイバを選択しその開発課題を明
確にする。次に，結晶コアファイバ設計の基礎データとなる DAN 結晶の屈折率の測定，シングルモード伝搬の実
現に必要な高屈折率の鉛ガラスからなるキャピラリーの作製，キャピラリー中での DAN 結晶の成長について述べ
た後，その方位を決定し， DAN 結晶コアファイバが，本研究の目的を達成するためのモデル素子に適していること
を明らかにする。
第 3 章 DAN 結晶コアファイバの第 2 高調波発生
第 2 章で作製が可能となった DAN 結晶コアファイパをチェレンコフ放射方式の SHG 素子に適用した結果につい
て述べる。まず，キャピラリー(クラッド)の屈折率を適切に選択することにより，高い変換効率が達成できること
を示す。次に，アクシコンレンズと呼ばれる円錐形レンズを用いることにより， リング状に放射される SH 波が回折
限界まで集光できることを示す。これらにより，有機結晶コアファイバが光ディスク用光源等の SHG 素子に適用可
能であることを明らかにする。
第 4 章 DAN 結晶コアファイパによるレーザパルス圧縮
DAN 結晶コアファイバを CPM CColliding Pulse Mode-Locking) レーザ光のパルス圧縮素子に適用した結果
について述べる。まず， CPM レーザ光を DAN結晶コアファイバに入射し自己位相変調によって広がったレーザ
光のスペクトル幅から DAN 結晶の 3 次の電気感受率χ( 3) を評価し，その値が，石英の21， 000倍の 9 X lQ-"esu で
あることを明らかにする。次に， CPM レーザ光のパルス圧縮について検討し DAN 等の有機材料を利用した結晶
コアファイバを素子として用いれば，パルス圧縮に必要なレーザ光のパワーが大幅に低減できることを示す。
第 5 章新規材料の探索
実用素子の開発に必要な新規有機非線形光学材料の開発について述べる。 DAN に比べて光吸収端が短波長側に
ある DMNP をコア材料に用いた結晶コアファイバを作製し， SH 光出力の高出力化 SH 光波長の短波長化，素子
寿命を検討することにより，実用的 SHG 素子開発のための有機材料の特性を明らかにする。レーザパルス圧縮用素
子材料の必要特性についても検討を行い，新規材料の探索・開発を，分子レベルと結晶レベルに分けて行う。分子レ
ベルでは，分子超分極率β と吸収極大波長の 2 点に着目して分子構造を探索・開発し結晶レベルでは，分子レベル
で有望なことを見出した材料の結晶内での分子配向と非線形光学定数の 2 点に着目して検討する。
第 6 章新規材料を用いた結晶コアファイバの作製
第 5 章で得られた有望新規材料を用いて結品コアファイバを作製した結果について述べる。検討した大部分の材料
は，キャピラリー内で適切な方位に成長しなかったものの，適切な方位に成長した一部の材料は SHG 素子用では
実用的な SH 波出力でも十分な素子寿命が期待できること，またレーザパルス圧縮素子用では，小さい導波損失が得
られたことから，実用素子用材料として有望であることを示す。また，適切な方位に成長しなかった材料を有効に利
用するために検討したキャピラリー内での結晶方位の制御についても述べる。
第 7 章結論
第 2 章から第 6 章までの研究成果を総括し本研究で得られた結論と将来の展望について述べる。
論文審査の結果の要旨
近年の光エレクトロニクス技術の発展には非線形光学効果の応用が重要な役割を果たしている。この方面の応用に
おいて，これまで主として用いられてきた無機系の材料と比べて極めて高い非線形性を有するものが有機材料の中に
次々と発見あるいは開発され，光エレクトロニクス材料としての将来が期待されている。しかし分子結晶である有
機結晶はその機械的強度が弱く大形結晶の育成および加工が困難であるため，デ、バイス応用へ大きく発展するには
至っていないのが現状である。本論文の著者は， この様な問題を解決する手段として，ガラスキャピラリ中に有機材
料の単結晶を成長させた有機結晶コアファイバ構造に着目しこの種の材料の機械的強度の弱さを克服するとともに，
光導波構造の特徴である光閉じ込め効果を利用した高効率な非線形光学デバイス実現を目指して研究を行った。
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本論文では，まず，結晶コアファイバの基本要素となるガラスキャピラリとして，高屈折率ガラス中に直径数μm
の一様な微小円柱状空間を高精度で作製する方法を新たに開発している。次いで，有機材料として， 4 ・ (N ， N- ジメ
チルアミノト 3 ・アセタミドニトロベンゼン(略称 DAN) をモデル材料として，変形ブリッジマン法を用いて，先
のガラスキャピラリ中に DAN 結晶を成長させ， これまで実現されていなかった単一モード伝搬が可能な有機結晶
コアファイバを作製している。次に， DAN 結晶コアファイバの応用として， 2 種類のデバイスに関して詳細な検討
を行っているo 第 l にチェレンコフ放射形の第 2 高調波発生実験を行い，基本光として波長1. 06μm のレーザ光を
用い， 10mW オーダの低入力で， O.lmW オーダの高調波出力が得られることを示しさらにこの出力をアクシコン
レンズにより回折限界の直径1. 8μm のスポットに収束させて，実用的なデバイスとして利用できることを示してい
る D 第 2 に DAN ファイパの光誘起屈折率変化を利用した超短光パルスの圧縮を行っている。その結果，衝突パル
スモード同期 (CPM) レーザの非増幅パルスの圧縮としては世界最短の約20フェムト秒の光パルスを生成すること
に成功している。最後に， DAN ファイバの成果を基に，より高性能なデバイス実現に向けて新しい有機非線形光学
材料の開発に関して詳しく検討している。まず，テーバイス構成に際して材料に要求される諸特性を明らかにし分子
レベル，結晶レベルの 2 段階に別けて，新規材料の探索評価を行い，その結果，第 2 高調波発生およびパルス圧縮へ
の応用に有望な材料としてそれぞれ新たに 4 種類の結晶を見出している。
以上のように，本論文は有機結晶を用いた非線形光学デバイス実現のために有用な多くの知見をもたらすと共に，
今後の有機非線形光学材料開発に向けての重要な指針を与えており，学位論文として価値あるものと認める。
